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When KCl crystal is rapidly grown from the me1t， the crystal is c1eaved 
into fragments. It was previously reported that on these surfaces several 
step lines are observed， around which several macroscpic c1usters of optical 
defects are concentrated， 1n this paper， the concentration is studied in 
relation to the direction of the step line， as follows 
(1) the spectrum of the optical defect colony αis measured and the concen-
tration ofαon the step line is confirmed. (2) The spectrum ofαvaries 
according to the angle 0 between the direction of the step line and <100> 
direction. (3) Optical absorption depending on the impurity Pb also varies 
according to O. (4) Both O-dependences mentioned in (2) and (3) suggest us 
that the densities of various elementary defects are different with each other 
according to O. 
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1 序 論 線上には分光学的欠陥構造が観察されることも述べ
溶融 KClを急冷すると得られる結晶はるつぼ中で
自然へき開して種々の大きさの結品片となるo結晶生
長に関係した上述のような巨視的現象の研究はあまり
行なわれていなし、。筆者らはこの巨視的現象に注目
し，前報ではこの結晶片の大きさは結品作成時の冷却
速度に依存し，また不純物 Pbを含む結晶片には 272
mμ 付近に著じるしい分光吸収が認められ，このよう
な不純物欠陥のみならず，各種 intrinsicな欠陥の生
成状態も冷却速度に依存することを述べた。他方これ
らの結晶片中には step線，空洞等の機械的欠陥体
(2を参照)と，もう一つは単色光によって観察され
る分光性を示すような欠陥が多数集中して群をなした
分光学的欠陥体が得られ，これらは特別な配置をしや
すいことを見出した。さらに自然へき開面上にみられ
る step線は subgrainboundaryを示しており，結
晶生長の知見を大いに与えてくれること，及び step
骨応用物理学科
大こo
今回は結品片中の各種分光吸収の場所分布を調べ，
その結果それらの吸収の強さは step線と<100>と
なす角に依存することを見出したので、それを報告す
るo
2 結晶片中の欠陥体
KCl結晶片中には前述のように種々の欠陥体〈こ
れまでの報告では仮りに欠陥構造と呼んでいたもの〉
が観察されるが，これは結晶片中にみられる顕微鏡的
尺度の各種異常構造であるoそのうち今回の議論に関
係あるものとし， 2.1では機械的欠陥体である step線
について.2・2では分光学的欠陥体について今まで得
られた結果の概要を示す。
2.1 Step線と結品生畏の様子
結品片をへき開すると結晶面にはFig.1(a)に示すよ
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うな step線(この部分で、へき開面がわず、かに階段状
をしている。〉がしばしば観察され， これについて次
のことが見出された口
( i )結品生長の様子と step線の配置とから，
step線は結晶中の subgrainboundaryであれその
方向は結晶生長方向を示している。
( i) 図(a)のように step線がへき開面に垂直，す
なわち <100>方向に近いところではかなりの長さに
わたって直線をなし，ある距離から急激にわん曲して
いるostep線は直線状の部分はなめらかであるが，わ
ん曲しているところは図 (b)のように波状をなしてい
るO しかもこの波の形はく100> とく110>との組み
合せからなっている場合が多し、。
(ii) 上記の(i)， (ii)，その他の結果から，結晶
生長面は大略的に等温面で定まるが，{100}， {110}面
が等温面に近いときはむしろそれらの面が easy-
growthとなる場合があると結論する。
2-2 結晶片中の単色光写真
結晶を種々の波長の単色光で写真撮影すると， 波長
によって得られる図形が変化する。このとき使用した
(a ) 1mm 
(b) 50 f 
Fig. 1 An example of step 1ines 
波長は 465m，u，353mμ，280mμ，270mμ の4種類で
あり，スベクトルを連続測定していないので詳細は不
明であるが，写真より次のことが知られた。
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Fig. 2 A monochromatic photograph (a) 
and the spectrum of various 
optical defect-colonies 
( i ) へき開した片を 353mμ の単色光で写真撮影
した一例を Fig.2 (a)に示すo図中Sは step線であ
り，この step線と交わる多数の縞は自然光で認めら
れないものである。
( i) 上記の縞を種々の単色光写真について比較し
た結果，これは分光性欠陥の集団であり，かつ {100}， 
{110}のような特定な面に配置されやすいことが知ら
れたo
(ii) 各種の図形の波長特性は大略的に5種類に区
別され Fig.2 (b)にそれを示す。
(iv) 図(a)のような縞模様ではα，a'β などの形式
が観察され，他方結晶片に部分的にへき開面が現われ
ている部分では，o，εの形式， step線上では α，r 
が観察されるo
(v) Step線と αとは同居したり，あるいはすぐ
近くに平行してみられるなど機械的欠陥体と分光学的
欠陥体は密接な関係があるo
(vi) これらの分光学的欠陥体は自然光で観察され
る機械的欠陥体と同程度の尺度の欠陥体であるo上記
(iv)， (v)を併せ考えると，へき開の発生する原因
としては機械的欠陥体のみならず，分光学的欠陥体そ
の他各種欠陥体が面状に分布しているものを想定する
ことが妥当であるo
3 分光学的欠陥体と素欠陥
2・2 では前報の単色光写真で得られた分光学的欠
陥体についてその概要を述べた。ここではまずそれら
より知られる主要な問題点を整理しようo
3 •1 分光棄欠陥の導入
Fig.2(b)をみると分光学的欠陥体は ら Tのように
特別な波長の光を当てることにより鐙光を発するよう
なものもあるが，α，0:'，δのように広範囲の波長に対
して吸収を示すものもあるO したがってこれら分光学
的欠陥体は単一種類の欠陥のみが多数集まって群をな
しているよりは，むしろ数種類の欠陥が群をなしてい
ると考える方が妥当である。前回得られた分光学的欠
陥体の α，β…等を構成すると思われる分光性欠陥
を推測すると，Fig 4(b)中のA，B， C， Dと記した
各政収スベクトルをもっ欠陥が得られ，それを分光素
欠陥A，B， C， Dと呼ぶ。むろんA，Bなどがさら
に波長範囲の狭い欠陥より構成されるか，またこれ以
外の欠陥が存在するかなどの問題は今後の課題であ
るD
3・2 分光素欠陥の分布
分光学的欠陥体は機械的欠陥体と直接的な関係があ
ることを 2・2(i)， (ii)において述べたが，これを物
理的な立場で言し、かえると，集中する単一欠陥の種類
が機械的欠陥体の種類，あるいは結晶の生長状態によ
ってある程度定まると考えてよし、。したがってA，B 
地のうちある種の欠陥の量は多く，ある種の欠陥は少
くなり，Fig.2(b)のような偽 β 等の広範囲に吸収を
示す欠陥体が得られることとなるo他方，われわれは
これまで KCl結晶中の Pbによる不純物欠陥の平均
濃度について研究してきたが，これも素欠陥の一種で
あり結晶生長状態に関係した場所的な分布が予想され
るo
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以上のことから，今回は未知の上記分光素欠陥と，
Pbによる不純物欠陥の二種について別個にその分布
を検討するo
4 分光性欠陥の場所的分布
今回測定した試料は大きさ 3cmのるつぼ中で得られ
た結晶を厚さ 0.5mm大きさ 3X 3 mm2程度に強制へき
開したもので，不純物として Pbが 0.019%程度含
んでいるoその表面写真は Fig.3に示してあれ図
中のSは前述の step線であるo測定にあたっては約
20μ程度の単色光 spotをあて，試料を連続的に矢印
の方向に移動して測定した。使用した波長は610mμ，
4印mμ，340m的 310mμ の4種類であり，その一例と
して460mμ での吸収の場所分布を Fig.4に示す。
Fig. 3 The sample where scanning are 
carried out on the bold line 
ここで次の点を注意しようoすなわち今回の試料を
大きさの点で全結晶塊と比較すると，試料中における
測定値の場所分布は物理的にはあまり重要でない。他
方 2・1より結晶片の step線とその付近の結晶生長
状態は大いに関係のあることが知られ，またそれに関
連して欠陥の生成状態も異なることになりその一例は
2・2に示した。これを上記の観点から合せて考えれ
ば，今回の実験はむしろ subgrainboundaryの方向
による差異として扱かうことが妥当であろう D
したがって今回は step線の方向と 吸収の差異につ
いて調べることにする。
4 •1 分布の特徴
いま図(b)中に示した値 μs，I-lB を考えると， μBは
step線の周辺の母結晶の光学的良否を表わし，μsは
母結晶を基準にとって step線部結晶の分光学的良否
を表わしたものであるO 今回の測定では光源の波長特
(ii) 仰において角 eに対する吸収の変化は波長
340mμ で一番大きしその次に 460mμ が大きく，
310mμ ではほぼ一定であるo
(iv) 個々の step線についてみると，波長によっ
て仰の値は異なるo
Step線部のスペクトル変化
前に2・2.(ii)ではstep線上に分光学的欠陥体が
集まることを述べたが，今回の測定においては仰の
存在だけでは仰が欠陥に対応すると結論することは
できなし、。ここでは μsのスベクトルを検討すること
によって，それが分光学的欠陥体によるものであるこ
とを示そう o
今回の測定は波長が 310mμ.340mμ. 460mμ の3
種類で，それより得られる刈の大略のスベクトルを
Fig.5(b)に示す。これによると θ=900，750について
は 350mμ 付近にピークがあり.Fig. 2 (b)中の αとほ
4-2 
性にやや不安定性があるので，波長によって仰の値
が多少異なわしたがってそれによって影響される事
項の議論は行なわなし、。 Fig.3中の step線をみると
<100>方向とある角 θをもって変化していることが
わかるo したがってこの角 θをもってそれぞれ 81>
82•…の step 線部分を表わし， θ に対する μs と μB
の変化を各波長について Fig.5 (a)に示す。なお今回
は前報の単色光写真で得られた結果と比較検討を行な
う意味で，長波長である 610mμ についての結果は除
外している。 Fig.2 (a)から次のような結果が得られ
るo
( i) 大略的には仰の変化と 11Bの変化はほぼ同
じ傾向をもっ，すなわち μsが大きいときは μBも大
きく， μsが小さL、ときは小さし、。
(ii) 310mμ をのぞいてほぼμsもm も角度依存
性があれ 450から 900に移るにしたがって大きくな
るo
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ぼ一致しているo前報ではまた step線上で得られる mμ で照射したまま試料を連続移動して測った。この
吸収の形のーっとしてぜを得た。しかしこのときのス 場合 272mμ での backgroundは測定できないので，
ベクトルは，各波長による写真との模様の濃淡を比較 272mμ の近傍で，かつ特性吸収のない 260mμ での
して得られたもので非常に定性的議論となっており， 吸収値 μ260を測定して代用する。しかし，260mlで
したがって αとd との区別はあまり明確でないこと の吸収値と 272mμ での backgroundμf2T2との差は約
を述べた。この点からすると今回は step線上に分光 5%で一定であることが，これまでの実験から知られ
学的欠陥構造の一つの種類 α が集中して存在するこ ているので，今後 μ捌と書くべきところを 〆m と記
とを再確認するとともに，そのスベクトノレを定量的に して議論をすすめるO なお backgroundの波長特性
記述し得た。 なお Fig.4の凸部の半値幅は 10μ， が場所によって異なる可能性もあるので，参考として
step線の太さは 30μ のであるから，分光学的欠陥体 235mμ での値 μ235(特性吸収がなしつを測定した口
はほぼ step線上に限って高密度に分布していると考 なお吸収値確認のためにいくつかの特定の場所につい
えられるo て，それぞれ 272mμ 付近の吸収スベクトルを測定
また 4・1に述べたように波長によってスベクトル し，それより 272mμ 固有吸収 μ骨272と background
の形状が異なるが，これを換言すれば今固定量的に明 吸収 μfmz とを求めた。
らかにした欠陥 αが step線毎に異なることに対応
し，それは step線毎に異なったスペクトルが得られ
ることを示す。参考として前報では類似した2つのス
ベクトル α，a!を得て，両者を区別するか，同ーのも
のと考えるかについて多少疑問を残しながら，両者を
応額似のものとして α，a!と1子んだ。今回の実験結
栄では α とd との差は step線の構造による差異と
考えられ，大略的には両者を同一視してよいこと，し
かし他方両者rLl]の差異に着目することによって，step 
線の構造に関する知見が得られることを示し科た。
5 272mμ 吸収の場所分布
試料としては ~4 のものとは別に， KCl中に不純物
Pbを0.019%混入し，るつぼ内で溶融後冷却固化し
て得られた単結晶片の一つを約0.7mm程度に強制へき
閲して用いた。これは step線が太く，はっきりとし
かも広範囲の角度を持っている試料が要求されたため
で，それに適合する数種類の試料について測定を行っ
たo
5 •1 試料の特徴と測定法
Fig.6は使用した試料の一例を示すD 結晶面上には
多数の step線がみられ，その方向はここでは図中の左
から右に移るにしたがって順次変化しているoStep 
線の太さは約 15μ，1司隔は 0.4mm"-'0.01mmであるo
Step線は写真田上では種々の角度を持つけれども，
厚さ方向にはほぼ紙面に垂直であるD なおその他の試
料についても，日n隔，太さは同程度であるo場所分布
を測定するとき，照射面積は出来るだけ小さくとる方
がよいが，光量を大きくとることが出来ないので今回
は2XO.3mm2の大きさとした。試料の吸収値の場所分
布を連続測定するときは，Pbの吸収ピーク波長 272
Fig. 6 An example of samples where the 
beam framed in the figure is scan-
ned over the sample in the direc-
tion of arrow mark 
上記の測定は分光吸収の場所分布であるが，4のは
じめに述べたように step線の方向による特徴を求
めることが妥当であるo しカか冶し上記の測定が4の測定
と異なつている
には，母結晶部分が多くし， また種々の長さの S坑te叩p線
が入つていることでで.あるo したがって得られた殴収量
は4で述べたことと異って step線上のみの政収と
はなっていなし、。すなわち観測された吸収量を平均し
にものであるから，step線の面積を Ss，母結晶部分
の面積を SB，全面積を Sとし，それぞれに対応する
吸収量を μs，仰 とすると，
忌=(μsSs+μBSB)/S， S=Ss+Sβ………(1) 
を測定していることになる。 Step線付近には母結
晶と異なる特別な結晶状態が存するとし，それが step
線の両側にWづつあるとすれば step線長を用いて
l.t骨272との関連を調べることとする。
( i) μ#272，〆272'μ285とも (A1)の仮定を満たす
ものはどの試料についてもほとんどない。
( ii)μち72'μrm，J4舗とも大略的には (B2)の仮
定を満たしているo
(ii) μ骨272'μf2T2，μ235とも (A2)の仮定を満たし
ているか，どうかは不明であるが，多少 μ285につい
ては (A2) を満たす可能性もみられるo
以上の結果より大略的にすべての場合について詳細
は不明であるけれども， (ii)の結果を用いるのが妥当
であると思われ， (B2) の仮定，すなわち μoc/くめが
成立する可能性を得るo
Ss=21・W
. .i= (2/.ts W ・l十μBSB)/S 
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いま4・1で、述べたように step線の状態からその周
囲の結晶生長状態が異なるとすれば，次のようなん，
A2， Bl' B2' 4つの場合を仮定することは妥当であろ
うD
(A1) 272mμ 分光性欠陥は結晶中の step線の密な
部分に集中しやすく， μs;，μBであるために μSSS;;'I.tB 
SBが成立つと仮定しさらに簡単のためWが一定で
あるとすると，
忌=k1/，k1=2μs W/S ・H ・H ・イ3)
(B1) μsと μBとは大差がないと考えた場合 ω1<，
SBであるから，
μ=μB=const 
(A2) 4・1と同様 step線方向。によって欠陥の
分布密度が異なると考えると，定数 as及びある関数
/s (めを用いたとき Alに対応して，
忌=k81・/S(8)，k8= 2as W /S ・H ・H ・..性)
(B2) θにより吸収係数が異なるとして，定数 aB.
及びある関係 fB(めを用いれば Blに対応して，
函=aB/B(θ ・H ・.(5)
今回は試料によってかなりのばらつきがみられたの
で，まず定性的な議論を行なうこととし上記4つの
仮定にもとづいて μち胞の 0依存性の有無を各試料に
ついて調べる。ただし，場所分布が相当大きくみられ
るので Blの場合は除外してよいと思われ，他の Al'
A2， B2の3者について検討する。
得られた結果は Table.lに示すようであって，次
のことがわかる。なお表中には μfnz，μ235も表示し，
-・・・・(2)
吸収の角度依存性5・2
272mμ 固有吸収と background吸収
前の 5・2では仮定 (B2) が適用し得る可能性を得
たので，それについてさらに詳しく検討する。
Fig. 6 (a)， (b)に μ と 0との関係を示す。グラフよ
り次のことがわかるo まず分光吸収の 0依存性は大略
的に2つの形式，すなわち μち72のもの(A型と呼ぶ〉
と μ285'及び μr2Tzのもの CB型と呼ぶ〉とであれ
両者とも 8=900 付近では一定値に近し、。したがって
図(a)，(同中の曲糠形を比較するために，次に θ=900
における値を基準として描く，すなわち μ(8)j.μ(900)
を描くと同図(c)のようになる。図中これにすると
( i) BlとB2とはほぼ同一であわしたがってA
型とB型とに区分することはほぼ妥当であろう o
( ii) Background吸収である〆272とμ285とは θ
について同ーの特性を示す。これはまたB型が汎色性
の特徴であれー応の仮定としてこれは各種分光吸収
の生成様式として基本的なものであると考えてよい。
(iii) 曲線 AとBとの差に相当する曲線 Cを描く
5・3
Dependence of optical absorption on three assumption A1• A2' B2 l-AZ 
f.t* 272 I 1% 272 μm 
B2 Al 山川[ μ285 
× × × × × × O O O 
E ? ワ O ? 9 O ? ? O 
E ? × × ? ? ~ ? ~ O 
W 乙』 × × ? 乙』 O O ~‘ ~ 
V × × × ? × ? × ~ O 
μrET2 ?????
??μ285 μr2TZ 。?? ?? ?
??
Cleqr dependence 
Dependence 
Independence 
Unobservation 
?
???
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と，分光吸収の基本的な θ依存性は
1) 図(c)のように， A型， B型の2っと考えてもよ
いし，
2) 図(d)のようにB型とC型の2つであると考えて
もよいが， 2)の方を用いる方が取り扱いが容易であ
るから，今後その場合のみを検討してよいであろう。
(iv) A， B， C 3つの型の式はそれぞれ次のよう
である。
。
戸内自p{一(8-~ )/8}+μ00 
A型 :μ。0.9，μ00=1，θ=130 
B型 ;μ。=ー0.2，μ00=1，θ40 
C型 ;μ。 1.1，μ00=0，θ=100 
(v) いま吸収値の角度依存性におけるB，C2種
類の分光吸収成分を簡単に求めるために，次のように
することができる。
角度。のときの吸収係数を μ(8)とかくと，同図何)
より
-・・・・・・・・(竹
g。
。
。
戸、-tE u 
~ 4 
u 
g 
U 
に 2
O 
a. 
る. 。
II .。
4: 0 
4550 
μ:B(450)=0.8.μ:B(900) 
μ0(900)= 0 
であるから，一般に μ(900)はB型吸収の強さを示
し， μ(450)ー 0.8.μ(900)はC型吸収の強さを示すこと
となる。
以上不純物 Pbによる 27加 μの固有吸収と，その
background吸収等について step線の角度依存性の
議論を行い，大略的には両者どちらについても角度依
存性の可能性はあるけれども，前者はB型とC型との
混合，後者はB型として与えられることが知られた。
μ235" 
μ~27 2. 
110 
μ2qz 
μ235" 
μ2'72. 
・ .)Go..j{.. 
--ー+ー
??
?
?
????
『
?
『『???
?
? ?
? ? ? ?
? ?
? ? ? ?
』?
《
2 
? ?
? ? ?
分光性欠陥分布の角度依存性
これまでは分光欠陥の分布が step線の方向に依存
すること，すなわち4では分光学的欠陥体 α の角度
依存性を 5では Pbによる不純物欠陥の角度依存性
を述べた。このとき α は数種類の欠陥が多数集まっ
た欠陥に，また 272mμ 吸収は不純物 Pbによる特定
の不純物欠陥にもとづくもので，両者において原因と
なる欠陥の種類が異なっている。一方 α の角度依存
性は， 900から 450 に移るにしたがって小さくなるに
もかかわらず，272mμは 450 で大きし 900 になる
にしたがって急激に小さくなる点で，両者は反対の
角度依存性をもっ点は矛盾しているように思われる。
しかし，これが矛盾でないことが次の考察より知られ
るo
8 -. 、，宅、
110 
110 
B 
90 
6( 0) 
70 90 
Ang le e(勺
( c) 
0 
4 
?
? ? ? ?
? ?
』?
4-2で欠陥体 α のスベクトJレが場所によって〈上
の場合は 8によって〉異なること，そしてそれは α
8-dependence of the absorption Fig. 7 
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中の素欠陥Cの量が 8によって異なるためで、あるこ
とを述べた。これは θによって各種欠陥の生成密度
が異なるためで、あることを示し，したがって μくのは
欠陥の種類によって具体的な表式が異なることが結論
されるo との点からすれば， Pbによる 272mμ 吸収
の角度依存性が α のそれと反対の特徴をもつことは
十分両立し得るものであるとともに，これはむしろ，
μくのがそれぞれの欠陥に固有の表式で与えられるこ
とを明確に示す実験結果であるということができるo
7結語
自然へき開面上の step線と結晶片中の欠陥の分布
とはともに結晶の生長状態によって異なるので，今回
はく100>方向と step線のなす角。による欠陥の分
布の差異を調べ，次の結果を得た。
( i) Step線上には前報で述べた分光学的欠陥体α
が高い密度で存在することを確認した。
(ii) 前報では α のスベクトルノレを定性的に述べ
たが， それを定量的に求め， かつそのスベクトノレが
step線の方向によって変化することを示した。
(iii) 上述のαスベクトルの角度依存性は350mμ付
近に吸収をもっ素欠陥 Cの量の変化によると推定し
也市
れ'-0
(iv) Pbによる不純物欠陥の分布を4種類想定
し，実験と比較した結果分光吸収は単純な角度依存性
を示すことが知られた。
( v ) 235，.272mμ の範囲のスベクトルの角度依存
性については， backgroundは1つの型Bであり，不
純物欠陥によるものはB型と他の型Cとの混合として
説明し得ることを述べた。
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